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  核融合炉は将来のエネルキ゛ー供給源として期待されており，その開発を目指して世界各国の協

カのもとに研究されている。この核融合炉実現には，高温で且つ高工ネルキ゛一中性子負荷に耐え

得るフ゜ラス゛マ対向材料が必要である。特に，設計上フ゜ラス゛マに近い第1壁、及びタ゛イ′ヽ゛ータ材料開発

は，キーテクノロシ゛ーとなっている。中でも、タ゛イハ゛一タ材料に関する材料開発は今後の研究に負うと

ころが多い。タ゛イハ゛ータ材料及びヒーIシンク材料として，耐熱性、及び耐照射性材料と熱伝導性に優

れ た 材料 を 組 み合わ せた複合 材料の 使用が検 討され ている。 基本的 には耐照 射性に優 れ，同

時に耐熱性にも優れた高融点金属やセラミックスを基とした接合材料が期待されている。この場合，

冷却 と高熱負 荷を同 時に受け ることか ら、冷 却側材料 として熱伝導特性に優れた材料、また、

フ゜ラス゛マ側では耐熱性材料の適用が適当と考えられている。最も期待されている複合材料とし

て は 、冷 却 側 には 銅 (Cu)を 用い 、 こ れに 耐 熱 金属 ・ 合 金 を接 合 し た材 料が注目 されて いる

が、 高速中性 子照射 環境下で の損傷挙 動に関 する研究 は殆ど行われていないのが現状である。

特 に 、接 合 材 料にお ける異種 材料間 の挙動は 通常の 熱処理条 件下で の挙動と 大きく異 なるこ

と が 予想 さ れ ている 。従って 、複合 材料の界 面の照 射下での 組成変 動、構造 変化など の組織

安定性に関わる評価・解析に関する基礎研究が重要な課題となっている。

  以上の背景から，本研究では，核融合炉構造材料として開発が望まれている，ヒーIシンク材料

開発の基礎研究として，熱膨張係数を考慮し異種金属・セラミックス等から成る多層膜からなる複

合 材 料を 作 製 し，こ の多層膜 界面の 微細構造 に及ば す照射効 果につ いて研究 し、界面 におけ

る 濃 度変 化 、 及び構 造変化を その場 観察し、 界面挙 動から多 層膜界 面の照射 下挙動を 明らか

とすることを目的とした。

  本論文は第1章から第6章で構成されている。゛

  第1章では ，核融 合炉材料 開発に関 する研 究現状と 研究課 題，並び に本研 究の目的と本論文

の構成について記述した。

  第2章では ，本研 究で用い た材料の 選択の 根拠を述 べ、Cu/Ti/Alz03/Wの多層膜の作製に用い

たス′ヽ゛ッタ9ンク゛法の原理を説明し、更に、その他の薄膜作製法との比較から，本方法の利点を述

べ た 。ま た ， 実験方 法として 、超高 圧電子顕 微鏡に よる照射 実験の 特徴、実 験条件、 並びに

界 面 構造 観 察 ・解析 に用いた 高分解 能電子顕 微鏡法 、極微小 領域分 析法、及 びその関 連技術

に つ いて 検 討 した。 さらに， 従来ま での各種 材料の 照射効果 につい て、その 概略を整 理し、

特 に 、電 子 線 照射に より生成 される 過剰点欠 陥によ る照射促 進拡散 現象と界 面組織に 及ぼす

効果について，ミクロ構造変化に及ばす照射効果を速度論的に概説した。

  第3章では ，実験 に用いた 材料に関 して、 その異相 界面の 組織変化 につい て、照射条件下で

の 結 果と の 比 較のた め多層膜 界面微 細組織に 及ぼす 熱処理温 度の影 響を検討 した。従 来まで

の研 究におい て、Cu/Ti接合合 金を873K以 上の温度 域で熱 処理した 時の界 面での拡散に伴う濃
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度分布に関する研究はなされているが、それ以下の温度での実験はなされていない。本実験
に用いた多層膜材料を低温度域(473～823K)で熱処理を種々の時間で行い、界面の微細組織変
化を高分解能電子顕微鏡、及びエネルキ゛―分散型X線分析装置により組成分析し組織学的に検討
した。その結果、この温度範囲では，W/Al203、及びTi/Al203界面では全く拡散による組織変化
は観察されなかった。しかし、Ti/Cu界面においては、623Kの温度以下で反応生成相は形成さ
れなかったが、Ti結晶側でCu原子の拡散によるCu濃度の変化が認められた。種々の温度にお
けるCuの拡散濃度変化から、拡散の活性化エネルキ゛ーを求めた。その結果、焼鈍で得られている

体拡散の活’陞イヒエネルキ゛ーよりも低い値であることが判明し、Ti蒸着膜が微細粒であったことか
ら，粒界拡散が律遠であることを示した。同様に電子線照射を673K以上の高温で行った場合
には、界面近傍には種々の反応相が同定された。各反応相は熱処理時間の平方根に比例して
成長し，その活性化エネルキ゛ーから相の成長は体拡散によるよることが推定された。
  以上，本章では低温度域における界面近傍を組織観察・組成分析し、界面の組織変化をナノ
オータ゛で明らかにした。
  第4章では，多層膜界面微細組織に及ばす電子線照射効果について検討した。蒸着で生成し
た直後のAlz03の組織はアモルファスであった。この相を照射すると次第に、結晶化することが観察
され、電子線回折からッ－Alz03に結晶化することが明らかにされた。また，結晶化の進行に伴
いAlz01粒内に双晶が観察された。これは結晶化で成長する過程で周囲の別の結晶と接触する
ことにより発生した応カを緩和するために形成されたと考えられる。一方、W/Al20,界面では，
電子線照射による拡散現象は確認されなかった。これは，Wの照射のしきい値が高いため照射
損傷が 少な いこ と、及 ぴW結 晶中の拡散がこの温度では起こりにくい事による。
  一方、Alz03／Ti界面では，照射により拡散現象が確認された。即ち、照射によルアモルファスA1203
はTi結晶粒子の結晶を基として、エヒ゜タキシーな関係で結晶化することが示された。更に、Ti/Cu
界面においては，623K以下の温度で反応相が形成されない温度域における，Ti結晶側へのCu
原子の拡散濃度分布を測定した結果、照射無しの熱処理のみによる濃度変化と比較し、照射
によりCuの拡散が顕著に促進されていることが明らかになった。その照射下での拡散活性化エ
ネルキ゛一を検討した結果，拡散が照射により促進され、照射により導入された過剰の空孔に起因
していることが明らかとなった。673K以上の温度では反応相は形成されたが、促進拡散現象
は認めらなかったが、高温度になるに伴い照射導入欠陥濃度は熱平衡濃度に近づき、その結
果、熱平衡濃度の空孔拡散が支配的となったためと解釈された。
  第5章では，高分解能超高圧電子顕微鏡に付設されているヒ゛テ゛オ記録観察装置を用い、照射
下でのTi／Cu界面の拡散に伴う界面拡散現象を動的に観察し、拡散現象とそれに伴う構造変化
を検討した。その結果、照射量の増加に伴い，稠密六方晶結晶であるTi金属の基底面（ool）
に平行に成るようにCuの結晶の（002）面が成長していることを明らかにした。この拡散界面
領域を組成分析した結果，面心結晶構造のTi結晶側での形成はTi結晶中へのCu原子の優先的
な拡散にともなう構造変化であることを明らかにした。これは界面の極近傍でTi結晶へのCu
原子が優先的に拡散し，局所的にCu原子濃度が高くたり、結果的に面心立方晶であるCu結晶
と同じ面心立方構造に変化したことによることを明らかにした。さらに，動的その場観察に
より，Ti結晶方向に成長する界面はCu結晶からのCu原子の拡散に伴って移動成長する過程
であることを直接観察した。即ち，拡散に伴い界面では照射領域全体が一様の濃度で新たな
界面を形成するのではなく，l一2原子層オータ゛でTi/Cu界面で拡散Cu原子がTi結晶中で再配列の
進行によって新たな界面が形成されることを実証した。
  以上，本論文は照射下でのCu／Ti／A1203／W多層膜界面の拡散挙動と界面の微細構造変化をそ
の場観察的にはじめて明らかにした。
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学位論文審査の要旨

学 位 論 文 題 名

W－Al203―Ti－Cu多層膜界面微細組織の
    ，  ‐の場観察
    電 子 線 照 射 下 に お け る そ

  将 来の エネル キ゛ ―供給 源と して期待されている核融合炉の実現には，高温
で且つ高工ネルキ゛一中性子負荷に耐え得る耐照射材料の開発が不可欠である。
特に，フ゜ラス゛マに対向するタ゛イハ゛ータ材料及びヒートシンク材料として，耐熱性，Ti
結 晶 方 向 に 移 動 す る 界 面 は Cu原 子 の 拡 散 と そ の 原 子 再 配 列 に よ る 新 た な
結 晶 界 面 の 形 成 で 耐 照 射 性特 性 ， 及 び 熱 伝 導性 に 優 れ た 高 融 点金 属 や セ ラ
ミ ッ ク ス を基 と し た 複 合材 料が 期待さ れて いる。 最も 期待さ れて いる複 合材
料 と し て ， 冷 却 側 に は 銅 （Cu） を 用 い ， こ れに 耐 熱 金 属 ・ 合 金を 接 合 し た
材 料 が 注 目 さ れ て い る 。 こ れ ら 材 料 は 高 速 中 性 子 照 射 環 境 に 曝 さ れ る た
め 異 種 材 料 か ら な る 複 合 材 料 の 界 面 で の 挙 動 は 通 常 の 熱 処 理 条 件 下 と 大
き く 異 な る た め ， こ う し た複 合 材 料 の 界 面 の照 射 に よ る ミ ク ロ構 造 変 化 や
組織安定性に関する挙動の解明が重要である。
  本 論文 では， 核融 合炉構 造材 料であ るヒ ーIシ ンク材 料開 発の基 礎研究とし
て， 熱膨 張係数 及び 熱伝導 特性 を考慮した金属・セラミックス等から成る多層
の 複 合 材 料 を 作 製 し ， こ の 多 層 膜 界 面 の 微 細 構 造 に 及 ぼ す 照 射 効 果 に 関
し て ， 界 面に お け る 濃 度変 化， 及びミ クロ 構造変 化の その場 観察 により 明ら
かにした。
  先 ず ， 実 験 に 用 い た 多 層 膜 材 料 の 界 面 で の 組 織 変 化 に っ い て 、 低 温 度
域 （ 473～ 823K） で 種 々 の 時 間 加 熱 処 理 後 に 界 面 の 微 細 組 織 を高 分 解 能 電
子顕 微鏡 で観察 ，更 にエネ ルキ ゛一分 散型 X線分 析装置 によ り極微 小域の組成
分析 から ，W／ Alz03及びTi／Alz03の 各界面 で拡 散によ る組 織変化 は起こらな
い が ， Ti／ Cu界 面 の 場 合 は623Kの 温 度 以 下 の加 熱 で Tiへ の Cuの優 先 拡 散 が
生じ ，こ の拡散 の活 性化エ ネル キ゛―の評価から微細結晶粒からなるTi膜では
粒 界 拡 散 が 支 配 的 で あ る こと を 明 ら か に し た。 更 に 673K以 上 の温 度 で は ，
Ti／Cu界面に平衡相が形成されることを確認した。
  次 ぎ に ， 多 層 膜 界 面 で の微 細 組 織 に 及 ぼ す電 子 線 照 射 効 果 を検 討 し た 。
アモルファスAlz03は照射に伴い，次第にッ-Al203に結晶化することを観察し，Al2
03/Ti界 面 の 結 晶 化 過 程 は Tiの 結 晶 を 基 盤 と し て 結 晶 成 長 す る こ と を そ
の 場 実 験 か ら 明 ら か に し た。 一 方 ， Ti／ Cu界面 で は ， 623K以 下の 比 較 的 低
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でも照射によってTi中へのCu拡散が促進され，活性化エネルキ゛ーの考察か
．照射により導入された過剰点欠陥による照射促進拡散が律速してい
ことを明らかにした。
最後に，高分解能超高圧電子顕微鏡により照射下におけるTi結晶方向
移動する界面はCu原子の拡散とその原子再配列による新たな結晶界面
形成でCu界面での拡散現象とミウロ構造変化の解析とTi中へのCu原子の
散を動的にその場観察した。その結果、照射量と共にTi中のCu濃度は
加しそれに伴い界面はTi方向に移動すること、また、Ti結晶に拡散L
Cu原子が界面で面心立方構造に再配列することを始めて原子レヘ゛ルでの
接観察から明らかにした。更に、界面近傍の濃度分析と拡散領域の結
面間隔変化から，一定組成の非平衡相が照射下で形成することを示唆
た。
これを要するに，著者は、材料工学に貢献するところ大なるものがあ
。よって，著者は，北海道大学博士（工学）の学位を授与される資格あ
ものと認める。
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